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Die Mgenden Angaben sind den vom Anmolder efngerafchten UnlerlegMi entnommen 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(g) Verfahren zur Behandlung von zuvor beschichteten Phosphorteilchen 
(§) Teilchen aus elektrolumineszentem Phosphor mrt einer 

fsuchtiekeitsbestandigen Beschichtung werdon noch ein- 

mal duich Bohandein des Phosphors in einem fluidisier- 

ten Bett mit einer Miachung von Wbsserdampf und einer 

organiachsn Trfchlorsilanverbindung fur ungefahr 30 min 

beschichtet. Die resultferende Siloxanbeschichtung ver- 

bessart die Feuchtlgkertsbestdndrgkeit des Phosphore 

welter. 
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BeschzeibuDg 

[0001] IMcErfiiKlungbezichtsichaufdicHerstenungvonl^nt^^ 
triscto Stobilitat zu veibessem, dine ihre HeUigfait zu bednWchtigBn. 

STAND DHR TECHNIK 

[0002] Bin EL-Paneel Ut im W«entUchen ein Kondensator mit ein» dielektrfa^ ^^j^S^i^SiS' 
Eod«n, von dcnen «nc cine transparentc Metallsdricht, wic bdspiebweise Ind|~ fflJSi^SS 

Sdncht aus Pho^hoipulver. Das PhosphoipulvBr stnddt in der Anweseohat ones staiten elektnschm 

fS^]^11k:^^ilSSd^S^SLu^ 

M.^ils»^se Kuoferalftd (QhS), zantaelimd CZnSe) und Kadmumsulfid (CdS). in fisster LiSsung ™«^'*^fnk- 

SZ. genieinto mod^ Meng«n an andeien Materia&n, » 
grSiL:usw.,Faibzentien.SSivatotenodarzimMbdi^ 

Licht. ««1 ein tapfer-Ammganaktivierto Zinksulfid eoeugt unter Anwendung ernes delttaschen Fdda onmgH 

Sss^iisr^tsra^-s^^^ 

SSStaEto AnsWldung von sehr dOnnen Phosphorschicliten storen. l^^on^ m me Kflmiglceacrfer 

to uStouSo* resulticren und oeigen typischerwdse dazu, rich wShKod to H««dlung zu sAneU aus 
SS>a^^^ZzL PhosphortBikben, diezukteinsind, kfionen rich wShrendih«r>&rwen4^ 
S^S^^acheschn^zen>etzen,riekflnnenagglom^ 

iSLcn nur schwer mit Bindemittein zu vennischen sein. Die Lumineszenz von Phosphor gcht mit dcr Zeit und to 
>fe^randui»zuin«*.insbesondeiedann,wennd«:Pho8i^ ^. . . . . 

SrSi^taid der-Ibchnik bekannt. Phosphor nrit ainer feuchtigkritsiBristeOen ^^"^^"^b^ng ^ 

^ hLi^^ dnOTfluidiriaten Ben mit einer im Wesenflichen durch^gigen Beschichtung aus emern odw iMh- 
^^SS^ZSSZ^ «e«len Metalloxydbeschichtu^ dmch ^^^^^^jj^^- 
i^Sn^^^mSnvdiolvse nrit Vfess^danmf in einer andeien Zone des Reaktots heigestellt Das flmdmerte Bett 
S^I^^ i SS^o^SS so dass die Beschichtungen auf to Oberflad* jedes Partikels a^ 

[SSf^riSJSS'oSSilng.die^^ 

te^mUWWzuieagiewr^w^ (AKOHj)) entsteht, was die I.m,p«imt«a^ 

^^^^^M^^^oiiyMt&dt^ ist wegen to >toiteib dieser BescWchtang nicht wan«te»wert Das 
m rETsUIS (Sigai) besSt das Ph*lem to Hydratation/AuflSsung to Alumiiuumoxydbeschichcung auf 

P^temzu bewtiLn. BL-Phosphow kanmm sokhen Ibmperaturen nicht unbeeinttachtigt wedetstoton. So Weibt das 
dwOter^ns S^P^toma mit oner Beschichtnng. otoe die Vateite dieser B^hidHjmg aufeugeben^ 
rSor^ETitt^StoTbchmk bekannt, dfe mtPoIyharnstoffialazanzu b«schlctaM.um^Ad- 

SJ^aet al). oUoUdas \WUir« t«*t ^ AbfalUflsunga- 
miUelnimdtmtdem'BfodaientonaaaenPhosphcHpartikiel. w:.,. csii.„„i» ^, wi 

S] Esistbekamit. dasi Chlonttlanvetbindungen mit Wuseroto Alkohol rcagiefen.umiwkuve abd- 
^ Die RcstoiOT^ Sllanokn, um an dne OKsdartige OberiWche (die Hydioxylgcuppen entMlt) anzutanden, wud 
^J^Srrei^ iSjS^^ L^S^ »to in dem Alkohol ansgeffl^ to al. Usungs- 

mitteldient; rieheAGuidetoDow Coning ffilane Coupling Agents. 1985. Dow ConnngCcap. 



AUFGABBDERERFINDUNti 

[0011] Aus dem Blickwinkel des yoransteheDden ist es desfaalb due Anfgabe to Etfindung. die PeuchtigkeitabestSn- 

ffil iL^S ASatr^Jiindung i« cs. ein vc*esser,es >fetfahren zur Beschichtung von bescbich«.em 

' KrB^SS^abetoErfindunglst...aineneueGn.ppevonl^ 
phort^hea becBltzustDllBn. 
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LOSUNG 

[0014] Die VQigoianntea Ziele wcxden voa dieser Erfioduog eneicht, bd da herausgefundeo wurde, dass das \brse- 
hen emer zweiten Beschichtung auf den I%osphaitBilcfaeD die LebensdauBi; Helligkeit uod FeuchdgkBitsbest&idigkBit 
der l^ilchen verbessert Konkret wecden die IbUchen in einem Reaktor mit einem fluidisierlem Bett iziit Alkyl- oder 
Acrylchlorsilan verbindungen behandelt, wodmth die Ibilchen substantiell beschichtet werdeo iind die BestMndi^eit des 
I^sphois gegentib^- Hochtemperatur-, Hochfeuchdgkeitsumgebungea stark verbessert wird« Volatile ChlorsUane, die 
als Dampf in einem inerten IVfigeigas als eine wasseneaktive Spezies tzmspcirtiBrl weiden, erzeugen Siloxan darekt auf 
der OberQgche der Phosphcxpaitikel in einem fluidisifirtBD Bett Eine neue (Iruppe von oberfiflchenakliven Silaxaoen zur 
Verwoidung auf besctaichteten HL-Phosphoren ist erfunden warden. 

KURZBESCHREIBUNG DER FIGUREN 

[0015] Ein voUstMndigeres VerstMndnis der Erfindupg kann durcfa &wSgung d^ fblgeoden d^aillierten Besdneibung 
in Verbindung mit den beigefUgtm Zeichnungen erfaalira werden, in denen: 

[0016] fig. 1 ein I^agramm einer \bnichtung ist, die ftlr die erfindungsgran^ Behaodlung voa Fhos|4iiorteilchen ge- 
eignetist; 

[0017] Fig, 2 die Strukturfbrtnel von Phenyltrichloisilan zeigt; 

[0018] Fig. 3 die SirukturiiMinel von n-Propyltrichlorsilan zeigt; 

[0019] F^ 4 die Strukturfbrmel von tert-Butyltrichlorsilan zdgt; 

[0020] Fig, 5 die Stnikturfbrmel von Hexamethyldisilazan zeigt; 

[0021] Fig, 6 die Struktuifbnnel von Diedsylandntrimethylsilan zeigt; 

[0022] F^ 7 eine Auftragung von Daten eines ersten Dan^feinwdciitestB kt; 

[0023] fig. 8 eine Auftragung von Daten eines ersten Eneigievcarsofgung^tB ist; 

[0024] Fig.9einBAuftegung von Daten eines zweitoiEDBiigievezsoagu^ 

[0025] Fig. 10 eine Auffa:agung von Daten eines zweateo Dampfeinwdchtests ist; 

[002(1] Fig. 11 eine Auftr^ung von Daten eines dritten Eneigieversoiguqgstests ist; und 

[0027] fig. 12 ein Quenchnitt einer ELrLanipe ist, die gemSB der Er&idui^^^ 

DFIAILLIERrB BESCHREIBUNG DER ERHNDUNG 

[0028] In fig. 1 ist ein Reaktor 11 mit dnem fluidisierten BeU mit einer abgemessenen Menge an besdsichtetem Phos- 
phor 12 teilweise gefmit Deir Reaktor Hist mit GlaswoUe bedeckt (nicht gezeigt), falls er mit einer Haube abgedeckt ist, 
oder er wird (iber einen Anschluss 13 zu einem geeign^ira Auslass fain ^idilftet. ^^ser und Reagenz werdeo getiennt 
voneinander in den Kammem 15 und 17 in Stickstofitrlgetgas verdampft Eir» gemeinsame StickstoSquelle (nicht ge- 
zeigt) kann verwendet werden, oder es ktenen getrennte Qi^oi verwendet weitl^i. \^ndle 18 und 19 sind stromab der 
Kammem 15 und 17 angeordnet Ziisatzlirbe Entile oder Sttttmungsmesser kiSoasa hinzugefUgt weiden. Das \^til 18 
steueit die Strdmung von "^seidampf zum Gnmd des Reakloxs 11, und das Ventil 19 steuert die Stxdmung des Reak- 
tanten. Eine Heizupg 21 wild voczugswdse nicfat verwendet, und die Reaktion erfolgt bei Umgebungstemperatur; bei- 
spielsweise 20^, Bcschictatungen sind erfoigreich bei Ibmperaturen bis zu 150^ au^ebracbt wordoo, aber es gibt kd- 
nen Gnind, die Kosteo des \fer&hrens daduich zu erhdhen, dass es bei hdherer Tfemperatur als Umgebungstemperatur 
durchgefObrt wird. Das Ventil 18 wird als erstes geGffiiet und als letztes gescMossen. Das Ventil 19 wild als zweites ge- 
affhet und blcibt fUr ungeffihr 30 min. offen. Nachdem die Ventilc geschlosseo sind, wird derdoppelt beschichtete Phos- 
phor dann in einen oder mehrcre LagerbcfaSlto: gcgossen. Es ist nicht notw«idig, den Phoq>hOT zu sieben. Der RcaktOT 
kann nach der V^wendung mit Sdckstoff gesptilt werden. Die medianischen Aspekte des \ferfahrens sind nicht kiitisch, 
[0029] Von der Metalloxidbeschichtung auf deai Phosjrfaor wild angenommen, dass sie anhJlngKid an bestimmten Ele- 
mental, in der Regel Silik<»i, Utan odor Aluminium, Hydroxylgn^jpen (OH-Gruppen) aufweisL Die Silanvcrbindung 
wird durch Hydiolyse in dem fluidisicrtoi Bett in Silanol umgcwandelt. Das Silanol rcagiert mit den Hydroxylgruppen 
auf der Obeiflgche der ersten Beschichtung, um das Silikon Ober ein Saueistoffatom an die Oberfl^he zu bindea, wo- 
duzch dne zweite Beschichtung ausgebildet wird, £b das Fhosi^iorteilcfaea einkapselt 

Beispiel 

[0030] 3,700 g Phosphcxpulver wunden in einen Reaktor mit einem Durchmesser von 150 mm gegeben. Wasserdampf 
str^mtc mit einer Rate von 6,13 litem pro Minute, und das Reagenz strSmte fllr 30 min. mit 1,82 l/nrin. Phenyltrichlor- 
silan ffTCS, s. Fig. 2), n-Propyluichlorsilan (fig. 3) und tcrt-Butyltrichlorsilan (F^ 4) aibdteten erfoigreich. Ifoiame- 
thyldisilazan (Fig, 5) und Diethylamintrimethylsilan (Fig, 6) funktiomBrten nicht 

[0031] Es wird erwartet, dass die Verwendung andeier oiganischBr TVichlOTsilanB (Alkyl- und Ary Itiichlorsilane) funk- 
tioniert Die Sinnhafligkeit kann durch die \fo]atilitfit des Chlorsilans bcschrSnkt sdn, 4 h. wcnig volatile Verbindungen 
mit hoten Molekulargcwichten w«dcn nicht sinnvoll scin. Es wird angcoommen, dass Alkoxysilane und DlchlOl^ sowie 
Monochlotsilan ebenfells ftmktionieien. Die THchlorverbindungen sind jedoch am giinstigsteEi, weil sie von gtOfiezer 
kommerzieller VerfUgbarkeit, grttfierer Reaktivitat und besserer M>latilitat als die Alkoxyverbindungen sind. 
[0032] Die StrOmungen und Zciten sind nicht kritisch. In einem andeitn, auf 400g Phosphor bezQgenen Btperimcnt 
bcoug die Stremung des Wasserdampfs 3,5 1/mia und die StrOmung der ^farfbrm (PTCS) bctnig 0,6 I/mm, WcU die Bc- 
handlung eine Hydiolyse umfasst, ist ein Oberschuss an Wasser bevoizugt. Das VerhBltnis des Wasseidampfe zu der \br- 

foim kann von 2 : 1 bis 8 : 1 und mehr reichea Bei 4.000 g-Roben waien Zeiten von 5 imn und <K) min in 
efifekliv. 

[0033] Es gibt viele W^e, EL-Lampen zu testen» und es ist kommeiziell unrealistisch, zu veisiichen, EL-Lampen er- 
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schapfendzutesten. A h. bezUglich aller inflgJicfaen>faiabkii.E«istz. B.heHmsgBfundenwcade^ '^,^^^1:.^ 
K^nrtenTbrt.derabder'^hselrichtodnweicteBsr 

ladven Feuchd«k«t von 95% ausgesctzt Die Lampen wetden wahrend daaotAuss^ °'±^}^J^Z 
WMtei Mtfemtsowie Oberdnen WfechseWchterbetrieben. umDaten aiifininetanen,unddMm w««endieLa^ 

an. Bei dnem zweiten Tbrt, der als "Eneryeveisorgui^stest" bezeichnet wirf, waden die 

sirom abgebendeEn«giequdlc in einer Kammerbelriebcn. dicdne tdativc FeuchOgkat von S*™^"*^^ 
von65«C^i^ ^^vdte Tfcst zdgt die Bestitodigkdt der Lampe gegenilber Kononon und Zersetzung au^grund 
von eletarocheinischeD RfPfikten an, 

^^chsetrichtminweichtestNr. 1 
[0035] EinevoQEI^I^n,diewieobcnbeschricbeninitPheo^^ 

95% Feuchtigl^^ gBlagerTdann kiii7 ilber einen Wechselrichter belrieben, wSteend die Helligkeit (ft-L) gemessen 
wuide. DieLampen wmden tmt ungefflhrSO VRMS, 250 Hz betdeben. 
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[00361 Die did seliitelen Phosphoie sind von Duid Coiporalion, Chandlei; Arizona eAalthch. Der Tip 225 

Si?ft3to»Sndt Silil^dioxyd uid-ntandiox^ besdiicbtet "DM" tezieht f^e^'f Besctochmng, 

S^^ildtoBeSrtung. X in d« oben IdentifliicftHi veiBfltalHchten PCT-Aninddimg bewhneben )»rde, nnter 

KTTSSw^SJdSST^^ nachfolgcnden Auftiagungen sind die Daten fOr Lumpen, de ge- 

SLr^uinngbeschichWrind. SutdLhg«oge«» Linieau^getiagen. un^ Lanpen, Ae gem^ dem 

eiSDM-Phosohot bd 44 Stundem CKnrve 31) wild niolit vetsunden. Es liann sdn, dass die Lampen, die mit 615DM- 
Pho8Diiorheisestelltwurden,ziierstgctestetwurdcn,unddieMi^ _^ . 

vor dem^ zu trocknen. AuBer bd dem 225RM-Ph08f)l»r (Kurve 32) wbotei «di die L^npen gcmM der &to- 
dung^ als die andeien Lampen. Bd dlea getesleten Phosphoien und Beaduclmingenand die^<*msse ISoOr 
wte>«BVariationeninderCh6i^«rfdnmsehrldcalen^^^ 
schieden der Chende sigmfllunt venchidiea 

EnergievHsoigungstBSt 1 

r0039] Bine Mebrzald von BL-Lampen, die we oben mit PheiqrltrichloBihn behanddt ww^ ^S'Cund 
95%Feuchtigkdt gekgeit. wShiend de kontinuierlich Ober dne StiomqueUe mit 80 VRMS, 200 Hz betneDen wntden. 
Die Hdligkdt (ft-L) wurde olme Untacbrechung dcs Betriebs gemesien. 
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[0040] p»I>atBnvaDdiesemTbrtsiiidinFlg.8aufgetragen.W^ 25 
derBrflndiing beschichtBten Lampen verinssette HeUigkeit Ober den gesamten Ibst hinweg. 

BnogievetsQisungstBst 2 

[0041] »&hnahl von EL-Lampen. die wie oben beschrieben wurde, nrit Phenyltrichkxsilan behandelt waren, 

queue ant 80 VRMS, 200 Hz betrieben wurde. Die Hclligkeit (ft-L) wuide ohne Unterbrechung des Betriebs geme^n 
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[0M2 IXeDattnfilriiesMafe^ 
fi"^^r*^l^*.^'^ konvergieren. Zu diesem ZWljnmkt liegen die Limpen jedoch untBihalb dar HSlfte ihmr 

WechselrichtereinweichtestNr. 2 

schneben, nut ^enyltachtor^^ behandelt waien, wurde bei 65°C und 95% Feuchtigkeit gela^eit, dam, warden sie 
fthr 50 VRMS, 250 Hz betneben. EL40 ist em grOner, alumimumoxydbeschichteter Phosphoirdervon Osram SyS 
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vcrtriebeo wild. TOE400 ist ebenfells ein grflnei; al^^^ini^n^^^y^l^ 

entfemt woidcn waien und es ihnea cnnOglicht woidoi wai; vor dcm Testen zu liockencn. 
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r00441 Die Daten von diesem Tfest rind in Ftg. 10 airfgetragen. wobei die Kurve M ™^ 
SmM teStetcn TNE400 wi«J«gibL Die rwdtc Beschichtung «duaerte die HeUigkct. msbesondere dw^- 

Energieversoigungstest 3 

[00451 EinB MehizaU von EL-Lainpen, die wie oben beschrieben mit PtonyltricUot^ behanddt woide^^^ 
30 bd««C und 95% FeuchtigkSt gelagert, wahiend sie kontinuierlich Ober «ne Eneigiequdle nut 80 VBMS. 

200 m betrieben wurde. Die Hclligkeit (ft-L) wuude <*ne Unterhrechung des Betnebs gemessen. 
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roo4<n Diesc Daten sind in Fig. 11 aufgetragen, wobci die Kurve 41 bcschichtetcn TNB400 und die Kwvc 44 unbe^ 

dctstondendemTbstbesswabunbescUditetolaiBpen. . . t»- uj^.-.-^ c^w^i,. 

mn] Fk. l2isteinQuerscbmtteinerEH.ampe, diegeniaBderBril««toglKiM^ ""^^^^^^ 
S iri* in ihren taSichUchen Ptoportionen wiedeigegebeaDielw umfts««n iram^^ 
ZihLn eines bi-axial orientierten Kunststofife, wfe beispSelswdae myt^^cO^V^yc^f. Bin's t^^^^ 
ZdSt«KieMHegt UberdemSubstrat 61 nndirtdnedUnni, Schick 

^eXESfhtDieSchich^undWsWineinigsnAnwen^^^ 

h^e&:hicht66 wird von einer opaken ffinterelektrode 68 Agedeckt Hne optionde Stiltzschicht 69 bum ebeoMs 
?oSLtense!.Jber^»LeisezumAbdichU«d« 

wcrden idbt es keinc Notwcndigkeit fUr eine Abdichtscbicht. . . ^ t .\.r,„, 

meSfadungverbessltsodieFcuchtigkeite^ 
CLb^^^dieamtdnen. Material auseinerneuenGiuppcvonMat^ 

S^d veAessert, dass die verwendeten Materialien keine Bnteoigungsproblenw damtoUun. wie aie bei LBsungs. 
^{''^^e^^^St^^^h^n^. Wirt es dem Fachmann deutUch sein, das> verschiedene Modi- 
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fikatiooeD iimetifaalb des Schutzbeielchs exfblgen kdnnen. ZumBdspjel kfiiuien, obwohl Stickstoff ein kostengthistiges, 
lelchlicb voihandoies und Idcht zu handhabendes lY^eigas ist, k^^imeo auch andere Gase, wie beispielsweise Axgoa an 
scinor Stelle vawoidct werdox Die gegebcneo Daten sind nur bd^elhaft. Daten, die in ciner feuchteira (relative Luft- 
feucfatigkBit > 95%) oder kMltBiax (Raumtemperatur < 23^ Umgebung auf^enommen wenien, kOanen tneivoQ abwei- 
chen. 



Patratanspzflche 

1. Verfahroi zum Behandeln von Ibikheo, wobei das V^ahzen die Schritte aufwdst 

a) BerdtstelleneinesfluidisiettenBettsder'Ibilcben; 

b) Verdanipfen von Wosser in einem erstea UrSgeigas^ urn eine erste Gasmischung auszubildeo; 

c) \^zdan]pfen einex orgamscheo IHchlorsilanvBifaindimg in einem zweiten IVSgexgas, um eine zweite Gas- 
mischung auszubilden^ 

d) ffin dur c hfl i hre n der etsten Gasmiscfauiig und der zwdten Gas im sch u ng dnroh das fluidisierte Bett, um dne 
Siloxanbeschichtung auf dea Pardkdn aus^AildeiL 

2. >^ilfdir«inachAnfipruchl, wobei der Ifii^^ 
oder den 'IUgei:gasen ausgef&hrt wizd. 

3. Aferfahren nach Anspruch 1 oder 2, wobei der IGndurchfClfarschritt bei Raumtenqperatur ausgefOhzt wild. 

4. Veitidirea nach einem der Ansprtlche 1 bis 3» wobd das erste "Mgeigas dasselbe Gas ist wie das zweite lYfiger- 
gas. 

5. Aferfehren nach einem der AnsprOche 1 bis 4, wobd die Ibilchen dektroLumineszenten Phosphor und dne Be- 
achicfatung aiis Metailoxid aofweisen. 

6. >ferfabrranachememderAnspdllchelbi8 5»wobdderSchiittd)fQrunge^3 

7. Verfafarm nadi eioenL der AosprQche 1 bis 6, wobd die oiganische Ihchloidlanveiblndung im ^VbsenUichen aus 
etnem AlkyllzichlazsilaD bestdiL 

8. ^fezfahzen nach eiziem der AnsprQche 1 bis 6, wobd So ozganische IVichlozalanvezlnndung im ^/bsentlichen aus 
dnem Aryltrichlordlan besteht 

9. Verfahren nach einem dcx An^nlidie 1 bis 6, wobei die oigamsdie IHchloisilanvuhindung aus der Giapjpc aus- 
gewShlt ist, die aus Fhenyltzichlorsilan, n-l^opyltrichlozsiJan und tert-Butyltricblorsiian besteht 

10. Etektrolumineszente Lampe mit; 
dner transparenten Elektrode; 

einer die transparente Elektrode bedeckenden Phosphorschicht; 
einer die Pho^thoischicht bedeckeaden dielektrischen Schidit; und 
dn«: die dieldlrische Schicht bedeckendm Rlickelektzode; 

wohd die Fhos[dioncfaicht Fhosphorteilchen umfasst, die dne feucbtigkeitsbestSndige Beschichtung und eine Me- 
talloxydbeschichtung aufwdseo, die jedes Fhosphorteilcben bedecken. 

11. Lampe nach Anspruch 10, wobei die feuchtigkdtsbest^ndige Beschichtung duzch Behandeln derPhosphoztdl- 
chen in einem fluidisierten Bett tnit einer Miscfaui^ aus \(%sserdanipf uzid oigaziischem TtichlocsLlan au^^iidet 
ist 
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